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MITTE1LUNG 

Das Europaische Patentamt Qbermmeli beiliegend den europaischen Recherchenbericht zu der 
obengenannten europaischen Patentanmeldung. 

Wenn zutreffend, Kopien der im RecherchenberichtaufgelQhrten Schiiften sind beigetQgt. 

P Zusatzliche Kopie(n) der im europaischen Recherchenbericht angefuhrten Schriftstucke Sind 
beigefugt. 

Die folgenden Angaben des Anmelders wurden von der Recherchenabtellung genehmigt: 
El Zusammenfassung DO Bezeichnung 

□ Pie Zusammenfassung wurde von derRecherchenabtetlungabgeanden und <Jer endguitlge Worttaut 1st 
. dieser Mineilung beigefGgt. 

Die folgeride Abbildung wird mil der Zusammenfassung veroffentlicht KE INE 
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RUCKERSTATTUNG DER RECHERCHENGEBUHR 

Falls Artikei 10 der Gebuhrenordnung in Anwendung kommt. eigeht noch eine gesonderte Mltteilung der 
Eingangsstelle hlnsichtlich der ROckeretattungder Recherchengebuhr. 
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© Off enlegungsschrift 
DE 198 20 399 A 1 



(£j) Aktenzeichen: 
@ Anmeldeteg: 
@ Offenlegungstao,: 



198 20 399.3 
1. 5. 98 
11. 11.99 




II 



<g) Int.CI. 6 : 

C 08 L 67/02 

COS K 6/5313 
C 03 K 5/20 
C 08 J 5/00 
C 08 J 5/18 
D Of F 1/07 
C 08 K 5/1 03 



o 

CO 

© 

CM 

CO 
O 



(g) Anmelder: 

BASF AG, 67063 Ludwigshafen, DE 



@ Erfinder: 

Klatt, Martin, Dr., 68165 Mannheim, DE; Nam, 
Michael, 67063 Ludwigshafen, DE; Fisch, Herbert, 
Dr., 67157 Wachenheirn; DE 



Die folgenden Arfcgabcn aittd den vom Anmelder 

Flammgeschutzte Polye^erforrnmsssen 

ThermQplastische Formmassen, onthalteod 

A) 5 bis 96 Gev*-% eines Polyesters, 

B) 1 bis 30 eirtes Phosphinsauresalzes der Formal 
I und/oder eines Diphosphinsalzes der Formel II und/oder 
deren Polymery 



R 2 



O 

t 



M 



(X) 



elngareicfiten Unterlogeti entnommen 

C) 1 bis 30 6bw,-% mindestens eines organischen phos- 
phofhaltiflcn Flammschutzmittels, 

D) 0 bis 5 Gew.-% mindesten& einos Esters oder Amids go- 
sattlgter odor ungesattigtar aliphatischer Carboncauren 
mit 10 bis 40 C-Atornen mit aliphatisob^n ^asSttigten Al- 
koholen oder Aminen mit 2 bis 40 C-Atomon, 

E) 0 bis 6D Gew.-% weiterer Zusatzstoffe, 

wobai die Summe der Gewichtsprozente der Komponerv 
ten A} bis E) 100% ergibt. 



m 



0> 
CO 

o 

CM 
to 



II 



II 



0 P R 3 P 



O 



(ID 



w/obet die Substrtuenten folgende Bedeutung haben; 

R 1 . R z ein linearer oder var2weigter O,* bis C 6 -AlkylrG£t, 

Phenyl rest, Waserstoff, ■ 

R 3 ein linearer oder verzweigter C 1 - bis Cjp-AlKylenrest, 

Arylaiv, Alkylsrylen- oder Arylalkylenrest, 

M Erdalketf-, Alkalrmetall, Zn, Al, Fe, Bor, 

m erne ganze Zahl von 1 bis 3, 

n alne ganze Zahl von 1 und 3, 

* 1 oder 1, 



nnMnrcriDiirifFRFI n<=i SO? 04-5/&13/1 



26 
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Beschreibung 

Die 1 it finding bclriffl dienttoplastJsche Formmassen, enthaltcnd 
A) 5 his % Ciew.-% eines Polyesters 

li> 1 his 30 Gcw.-% eines Phosphinsauresalfces der Formel I Und/oder eines Dipbosphinsa^iresatee* der Formel II 
ti n< L\ x ler dcren PoJymere 



1 A 



R2 



II 



M 



33 



40 



45 



5Q 



55 



6n 



65 



o 

II 

F - 

i 



R3 



II 



R2 



Ms 



(ID 



>fc»^K.-i .Uv- SubMiiwuitfii Iblgcnde BedeuUituj; haben: 

U . U .*in lirw^rcr ^k.r vorzweigter C r bis Cfi-AlkylrcsL, Phcnylrcst, Wasscrstoff, 

H ' v»n jnc_.rt.-r ^Lrr \ cr/weigter C r bis C lo -Alkylenrest, Arylen-, AJUkytexylen- oder Arylalkylenrest, 

n 'lv-t.lk.ili*. MLilimetall, Zru Ai. Fc» Bon 

in c-iK*. >: /-i.'il \«*n 1 bis 3, 

n et-K" c-in/c /-.hi I und 3, 

> I .via 

O I t>:\ M > i ieuV* niindesierjs eines organischen phosphorhaltigen Flammschutzmittels, 

P» ;i tu^ * < k w.-S miiidestens eines Esters oder Aimids gesittigter oder ungesattigtcr aliphatischer Carbonsauren 
fini K » ht^ 4i > t ' Aiomcn mil aliphatischen gesartigten Alkoholen Oder Aninriet> *»it 2 his 40 C-Aionoerv 
1:1 li hi*. r»i wejLerer Zuaatzstoffe, 

veobei the Sihii:»c tier Uo wichisprozente der Komponenten A) bis B) 100% eqgibL 

Wcilc rhin Kr:nlli die lirlindung die Verwepdung der er&ndungsgemafien Fonninassen zurHerstellung von Fasern, Fo- 
lien nmi l-.*rnik<vrvm suwie diehierbei erbaltlichen Fbimkorperjeglicher Art 

'l'>'hcMc!ii cm /unchmendes Marfciinieresse ftJr halogenfrei flammgeschutzte Polyester: Wescnllicbe Anforderungen 
an da* 1 Wmiwliuisfiiiud sind; helle Eigcnfarbc, ausrcicbende TernperarurstabiUtat fur die EinarbeitiiDg in Thermopla- 

WirXsamkcil it* verslSrktem und ucverstarktem Polymer (sog. Doebteffekt be* Gl^fasern)- 

l3:»K-i .k-r Brandies! fUr unver$t&rkre polyester gemaB UL 94 mil V-Q best&nden werden. F«r verstfirktc Poly r 

c.Mcr sol lie /miaiidesi die Klassifizierung V2 uod/oder der Gltthdrabttest bestanden werden. 

Ncbcn den luhipi-'nMtigen Sysiernen kommeri in Thermoplasten im Prinzip vier halogenfrde FR-Systeme zum Ein- 

Ani^ry-inisehe l : lammschutzrnittel, die urn Wirksamkeit zu zeigeji, in hohen Mengen eingesem wend en mnssen. 

SitvkMt'MlKdiik'c FR-Sysreme, wie MeJamkicyaDurat, das erne dnsescbrSnkte Wrfcsamlf^t in Ttiemjopl^ten 
/, U. ainui /iipi. In verslarktem Poly amid ist es nur in Verbindung mil verkurzten Glasfasem wirksam. In Po- 
K*.*sti.'rn Mcl;it»iifH.-y:inurat allein nicht wirksam. 

.sj^^fiuli i^c Mi-Svsieme, dk in Polyestern allgemein nicbt besonders wirksana siodL 

I1ii>spb.»r/Stieksionnuili£e FR-Sysieme, wie z,B, Ammoniurnpolyphosphate Oder Meiaminphosphate, die fur 
"Hienn^pl jsic. i lie "(cmperaturen iiberiOO°C verarbeitet werden, keioe ausreichende Thermostabitital besitzen. 

Aus Jt--r JI'-A I o52 sind Polyalkylenierepbtnalate bekannt, wclche Melamincyanurat und Glasfasern enthalten 
sowie cin P lv >wphorIialligcs FlaranischutzrniUcL Dioee rontninassen enthalt&n Derivate der Phospborsaurc wic Phosphor- 
$&un!t?Micr < Went j!keiissiufe -»-5), welchebei thermischerB&lastung zura "AusbWherti" tieigen, 

Dicsc K.K.*)neiic /jcigen sich awch ftir dia TCombinat.ion von Melamincyanurat (MO) mit "ResoreinoVbis-Cdiphenyl^- 
phosphuu. uekbe aus der JP-A 05/070 671 bekannt ist. Weiterhin zeigen diese FoanjDiasseri bei der Verarbekung hohe 
Plicnolwcrie und nichi uusreicbende mechanische Eigenschaften. 

Au^ der Jl'-A lW/157 503 sind Polyesterformmassen rjoit MC.Pbospborverbinduo'gen und SchnderrnittelEi bekannt, 
weiche wcrn^ef ^ Versiarkungsnuttel enthalten. Flamittschutz- und raechanischc Eigenschaftcn dcrartiger Form- 
massen sind xerh^sNemn^shedtirftig ebenso wie Migration und PhenolbUdung bei der Verarbeitung. 

Aus der h.P-A o';y 7( und BE-A 875 530 sind Pbosphinsauresalze als FlarnrnschutzmiOel fiV Polycsler b^kannL 
- In der W< > 9 ?A>57( )5 werden Kombinatiouen au$ MC rait pbosphorhaliigen Verbindungen und Schrniermitreln fur Po- 
lyester olTcnhun. 
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!tSSK£SSS^?^^ OicMta*™ - W Oder ^nauscbeo 

l>,hy,trt«yvcri»iKlun8 vcrt-MXjel. Polvalkvlcmcrcphlhalaie mil 2 bis 10 C-Aioinen itn Alkoholteil. 

lilne am Cruppe bcvoraigterPoiycsior "^'^^^^Liusratur bUchricbcn. 5>ie enlhaliw einen aroma- 

SSiS^ t^^^^S^Sr durcb CWik^ppcn wie Me.byK tthyK b~ - 

n.-n .lurch aliphiWische oder cycloaliphausdie D.carbonsauren wis A-hpmsaurc, Azelainsaure, bct-aonsa , 

disiurcn und Cyclohcxan^carbonsSuren en**™*^ K , ^ 0 bis 6 Kohlenstoffaiornen. insbesonaer* 1,2-Et- 

„..| und Ncopemylglykol oder deren Mifchungen bevorzugL Alkandioleo mit 1 bis 6 C-Atomen 



I 

i 

hmicn onlhaJieo. . . fl „ - tw«.~>i vnn'^n his ^0 vorz.ue$NVeise von 80 bis 160 

''tSiS bev 0riUgl Siod ^^S^^ 

PUT cin/nsclzBO. 

Umcr Rc-zyklaien versleht man im atlgeroejneri: 

i . <™ p„„ Industrial Rezvttat- hierbei haodeli es sich urn FroduktionsabfaOe bei der Polykondeasatioh Oder bei 

lru « on oder Randabschmjie ^??^^^f^^ifcrdW, die nach dsr tfutzung durch den Endvar- 
2) Posi Consumer Rezyklal; hierbei bandell e$ Sicn am ^ u ™~ . iwnrie Artikel sind blaseeformte 

toucher gesammdi und suiWehet werderu Der mengen ra a8,g be, wenem domimeiende Art*** sind biasget rm 

?rr 1 -laschen fur Mincralwassei, Sofldrinks and Safus. 

tS g^nu™i S aU cb ah MahkguL vorliegend* Reflate konnen zum IWz konra* wob« d,c maxunale 
.SSrfflS^ ^^knuj b^vo^^e 0,01 bis 0,7, ins*. 
S ° n ^f C "o™ P ^ ^ vo.i mrnrtKhtlUyKUr ,on C nnen. die aich von aromau.cben Dicarbon^ und a roma- 
lisohcrt Dihydroxyverbindungeo ableiien. • rt -„K„; rf ,„ PnlvnlkvleniereDhthalaten ^ beschriebenen Verbinduo- 

S T^«mad > schw DihydroxyverbiDdungen habeo vorzugswdsc die aUgemcine Formcl 
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10 



15 



20 



25 



30 



3S 



40 



45 



50 



55 



HO 



OH 



in der Z cin^ AlkyJtm- odcr Cycloatkylengruppe mil bis zu 3 C-Atomen, ei ne Aryleogruppe mil bis £n 12 C-AtOmcn, eine 
CarbonyUruppc, cine Sulfonylgruppe, ein SauerSl.off 1 Oder S^hwefelaiom odcr cine cheniische Bindung darsteUt und in 
der in d'en" Wen 0 bis 2 hat. Die Vcrbindungen 1 konnen an den Phenylengruppen auch C r QrAlkyl- odcr Aikoxygruppen 
und Huor. <T*lor oder Broro ais Subsuiuenten iragen. 

AJs Siaimukorpcr dicker Vcrbindungen seien bcispieJswejse 

Dibydroxydi phenyl, 

D i-( hy drrvxyphen y I )a Ik an, 

Di-( hy droxjphen yJ)cy cloalkan, 

Di-<hydroxy pb enyOsulfid, 

Di-(hydroxyp)ienyJ)etber 7 

Di-(liydrox.yphcny])kcton, 

di -(hydroxy phenyl) sulfoxid. v 

oua'-bi-ChydroxypbcnyD-dialkylbeazol, 

Di-(hydroxyphenyl)sulfon 7 Di-Chydroxybcnzoy^bcnzol, 

Rcsorcin und 

Hydrochinon sowic deren keroalkylierte oder kerohalogenierte Derivate genannL 
Von dicscn werden 

4,4 , -Dihydroxydiphcnyi, . 

2.4-Di-(^:-hy<lroxypbftnyU-2-methylbutan J 

a > a-Di-(4-hyUroxyphenyI)-p-^isopropylbenzol, 

2 T 2-DiC3'-inciJiYl-4'-hydroxyphenyl)proi>an und 

2 , 2-D i-(3*-chlor-4'-hydroxy phen yl)propan, 

sowie insbesondert 

Z^-Di-^'-hydroxyphenyl^ropan, 

2,2-1^ (3 ',5 -dicblordihydroxypbenyl)propan, 

1 7 ] -Di-(4 , -hydroxyphenyi)cyc]ohexan > 

3,4-I^hydroxybcnzophenoia, 

4,4-Dihydroxydiplienybsulfon und 

2 T 2-X>i Q'rS '-dimethy l-4'-hydroxyph©Qyl)propan 

odcr deren Mischungen bevoizugL 

Selbstverstandlich kannman auch Mischungen von PolyaTJ^ylentercphthalaien und vollaromatischen Polyesiem ejn- 
seizen. Diese enthalten im allgemeinen 20 bis 98 Gew.-% des Polyalkylcntcrephthalatcs und 2 bis 80Gcw.-% des volla- 
romatischen Polyesters. ' . 

Tj nier polyestern im Sinne der vorliegenden Erfindung sollen auch Polycarbonate verstanden werden, <he durch Poly- 
merisation von aromaiischen t>iJiydroxyverbindungen, insbesondere Bis-(4-hydiOXyphedyl)2£-propan (Bisphenbl A) 
oder dessen Derivaten, z. B. mit Phosgen erhHltlidi sind, Btftsprecheflde Produktc sind an sich bckannt und in der Lite- 
ratur beschrieben sowie grdBtenteils auch im Handel erhaltlich. Di<? Menge dex Polycarbonate betragt bis zu 90 Gew.- % y 
vorzugs^eise bis zu 50 Gew><3fe„ bezogen auf 100 Gew.-% der Komponente (A). 

Selbswcrsiandlich konnen aUCb Polvcsierblockcopolymere wie Copolyetheresier yerwendct werden. Derartige Pro- 
dukie sind an sich bckannt und in der Literatur, z. 5. in der US- A 3 651 014, beschrieben. Auch im Handel sind entspre- 
chende Produkle erhaltlich, z. B. Hytrel^ (Dupont). 

Als Komponente B) emhalLen die erfindungsgeraaBen Forrnmassen 0,1 bis 30, vorzugsweise 1 bis 25 und msbeson- 
dere 10 bis 20 Gew.-% eincs PhOSphinSfiuresalzes der Formal (X) und/oder ein Diphosphinsaurcsalzes der pormel (II) 
und/oder deren Pol yinere 



R2 



60 



65 



o 



o 

II 



Rl 



R3 



ii 



R2 



i • 4 . . - 
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B'.R? Wassemoff, C,-bis Ce-Alkyl, vorzugsweise C,- bis O-Alkyl, Imear oder verzwgt , : f^g^^^ 
P yl. iso-Propyl. n-Buiyl, U^-Butyl. n-P*otyl; Phenyl; wota bevoizugt m.ntol^s «n Res.. R ode. K , msbesondere K 

Vbif CWAlScn. linear od~ vcrzweig.. z. B. M*hyten..B.hylen. n-Propylen, iso-Propylen, n-B«ylen. ,er,.-B».y- 5 
kn, n-Pcmvierj. n-6civicn, n-Dodccylcn; 

%££}Z ZSXS*S8S£ E*yh>he«ylen, ^.iBunW.cn, Mc.hy.-oaphuiy.en. — 

Andulkylcn. a. H. l^nyl-mcihylen. Phenyl-eUiylen, Fhenyl-propylcn, Phenyl-butylen, 
M cin ) -rtlutkiiSi-, Alkatfmeialh Al. Zn, Fe, Bor; 
in ci no jiun/,c Zahl von 1 bis 3; 
n dnii gan/x: /.yhl von 1 and 3 und 

X Blonder* bevorzugl sind V^indungen der Formel n. in denenR 1 Und R 2 Wasscrstoff ist, wobei M vorzugsweise Zn 15 

odor Al isl und Calciumpbosphinat ganz besonders bevorzugt ist. 

Dcranigc Produkiesind im Handel z.B. alsCalciumphosph^aterb^tiich. «j-w,ri«r'Ph & - 
G^i SMvx dcr Formel T oder H, in denen oar ein Rest R l oder R WasserstOff bedeul*. sind z. B. Salze der Ptae- 

y G^.c^^^ SboArttte" FlauiinschumKitlel Q sind in den erfindungsgemMien Fonnm^ enthalten 
in SS^TK vorSgs^ise 8 ! bis 25 und fcsbesoride** 5 bis 20 «ew,% bezogeo auf das (tesamtgewicht der 



handell es sich urn orgaoisehe Phosphor entbaltende Verhtadungen w denen der Phosphor die 
r 3 i bis +5 besitzL Unter der W^keitsstnfe soli der Begriff "Oxidaiioossiufe" versunden werden w,e 
er in rbuel der Anomamscbeu Chemie von A. F. Hollcmaro and E. Wiberg, Waller des Gruyter und Co (1964, 57 

von Phosphin < 3). Diphosphin (-2), Phosphinoxid (-1), clcmenlarcm Phosphor <-<)), hypophosphongcr Saorc ( +D, 

i phosphoric SUure <+3), Hypodiphosph^^ 

Aii<H,.rirroB<:nyahl von Dhosohorhalbeen Veibindungen seien Dur eimgc Beispiele erwannL 

feM clc ft! raotpho^eSungen dfr Phosphin-Kla.se, die die ^gkeiCSStufe -3 aufwaisen, sind aromauschc 
! Ph^huic. wic 'ffiphcflylphosphin, TVjtolylphospbin, TriDonylphosphio, Wnaphthylphosptan u. a. Besonders gee lgC et 

I • ^SsS'MsphorvcrbiBduogen der Diphosphinklnsse. die .«* Werngkeitssn^ -2 anfweiseo, sind Ibtrapbcoyl- 

I diphosphin, TwranaphlhyldipliospMn u. «. Besonders geeignet ist Tetranaphdiyld^hospbin. 

! Pho.sphorvcrbindungendcrWeniglceitsstufc-1. leiten sich vom Phosphinoxid ab. 

j Gccignei sind Pliospbinoxide dcr aUgemeineoFormcl IB 



r2 p = O ' III 



25 



30 



35 



40 



R 3 •• •• . •' 

wobci R'l R J und R 3 E leidie oder ve^hiedene Alkyl-, Juyh. Alkylaryl- oder Cycloalkylgruppen mil 8 bis 40 C-Atomen 
"ISSlc rar Phosphinoxide Sind Tripbenylphosphteoxid, ™ttWptaMri«^ 

cyclohatvlphosphinoxid, ltts-(n-butyl)-phosphinoxid, TOs-<n-hexyl)-p|KisphiiioXid, p^^A^w^ 
(cvanochyll-phospbinoxid. Benzylbis-(cyclobexyl)-pbosphinoxid, Benzylbisphe^IphpsphMioXMi >»H»a>»« 
S-phosphinox'd. Bevotzugl sind wdlerhin oxidierte IJmsetzuagsptodukte.a^ Pbosph.n m.1 AWeby^ insbeson- 
dereaus .-Bu.ylphosphin mil Glyoxal. Besonders bevorzugt ^gesetzt wcrden Thplieoylpbosptanoxid, Tncyclohexly 

P ^^!^&$S^ «»d dess^o wie oben besebHebeoe Debate der Phosphinoxide uod 1H- 
PH ft toTdcr Vtfbrtigkei^lule ±0 ist der eleinentaxe Phosphor, In Brage ko ra tnen xoter und sebwarzer Phosphor. 

^^inS^der 'Oxidationsstnte- « sindz. B. ^^S^^^STtSSSS^ 
wie CclluloschVDODbOSphilesiei, Bsier der hypophosphongen SaUred mil Diolen, W>e z B. von 1 10-Dodeci lcnol. Aucn 
^« £K2£SEX« und deren Anhydride, wie z.B. Diphenylphosphiosaure, kon nB o e,ngesetzt werd=u. Des 

Ton nncn ^Frage Di-p-Tolylphosphinsaure, Di-Ki.sylpbosphiasanr.anhydrid Ss kommen aber auch \ferbm- 
Z^win"yd^rinon^ P.thylenglykol-, Vpylenglykol-bisCdiphenylphosphinsaure^ter u. a^n Frage. Pemer s nd 
2S A^SS^Pbta^Wwie Z.B. Diphenylphosphinsau^e^imetbylam.d und Su^bnanudo^- 

z B " P-Tolylsulfona^dodiphenylphosphinsaure. Bevor^gt^e^werfen Hydxo- 

und Qhylcnglykolbis-CdipbenylphosphiiisaurtDest^^ ™d das B >f ^J^^T ^ 

PhosphorverbindUilgen der Oxidadonsstufe +3 leitcn sich vou der phosphongen bauro ftb Gaeigoet sind eyebsohe 
Phosphonaie, die sich vom PenlaeryUlriV Neopentylglykol Oder Bienzkatecbin ableiiea wiez.B, 



4. 



5 



5 
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!'.> 



2-» 



to) 



H 3 C 




CH 2 



O 



P CH 3 

(OCH 3 ) x 



2-x 



wohci R eincn CV bis CVAIkylrosL, bevorzugi Methylrest, X = 0 oder 1 bedeutet (Amgard© P45 darBnna Albright & 
Wilson). ** . 

Fcrncr isL Phosphor der Werugkejtsstufe +3 id "IViaryI(alkyl)phosphiten, wle z. B. Triphenylphosphit, TVis^-decylp- 
hcny I )phosphi t. TCs(2,4-di-JerL-butylphenyl)phOSphil Oder Phenyldidecylphosphit u. a. enthaltep. fc$ kommen aber auch 
Diphosphate, wie z, 3, PropyJcng]ykol-l,2-bis(dipbosphit) oder cycliscbe Phosphite, die sjch vom Pentaerythrit, Neo- 
peniyjglykol odtr Brchzkaiechin abieitec, in Frage. ' 

licsondcrs bcvorzugt warden Meihylneopeniylglycolphospbonat und -phosphii sowic Dimethylpenueryihriidiphos- 
phv>n^i und -phospbiL 

AJs Phosphorvcrbindungen der Oxidationsstiife 44 kommen vor aUem Hypodiphosphate, wic z. B. Tetraphenylhypo- 
iliphtvspbat oder Bisneopenlylhypodiphosphal in BctrachL 

Als Pbospborverbindungen der Oxidationsstufe +5 kommeo vor allem a}ky\~ und arylsuhsuuiierte Phosphate in Be- 
l'niL-hu Beispiclc sind PhenyMsdodecylpbosphat, Phenylethylhydir?gcnphosphat,Pheny]-bis(3,5^-trimcthylhexyl)pbos- 
phai. Hthyldiphcnylphospnat, 2-Ethylhexyldi(tolyl)phosphat, Dipbenylhydrogcnphosphat Bis(2-etbylhexyl)-p-tolyl- 
plvvsphut, Triiolylpliosphat, Bis(2-ethylbexyl)-phenylphosphat, E>i(nonyl)pbenylphosphaL, Phenylm&thylhydro- 
pcnpltosph^L DKdodecyO-p-iolylphosphai, p-1blyIbis(2,5,5-trimeJhyJlb&xyl)pboiiphai- oder 2-ElhylhexyLdiphenyl- 
phosphut. Bcsondcrs gccignci sind Phosphorvcrbindungen, bci dcnon jcdcr Rest cin Aryloxi-Rcst ist. Ganz besonders go- 
oienol ist Triphenylphosphat und Rcsorciool-bJ$-(djphenylphosphat) (RM 1 ) «nd dessen kemsubstituierteix £>e*ivate der 
aJliicmdnen Porme] IV 



OR 5 



R 4 0 



II 



OR 6 



R8-— P 

If 

O 



OR? 



XV 



in di>r die Subsiituenten folgendc Bedeutung haben: 
4» H 7 etn arojnaiischer Rest mil 6 bis 20 C-Atornen, bevorzugt ein Pherjylrest, welcber jnit Alkylgruppen ndt-.l bis 4 
t>Atomcn bevorzugt Methyl, substituiext sein kaun, 
R K ein >^vciwcrtigcrPhcDoJj[e$t, bevor?ugt 



45 




Oder 




und n cin Durchschniliswert zwisehen 0,1 und 100, bevorzugt 0,5 bis 50, insbesondcre 0,8 bis 10 und ganz besonders 1 
in hi< 5. 

Die mi Tfandcl erhaldichen RDP-Produkte unter den Waraizeichen Fyroflex^-RDP (Akzo Nobel) sowie CR 733-5 
0>>ih;ichi) sind biidingi durch das HersteUverfiahren Gemische aus ca, 85% RDP rait ca. 2,5% Triphenylphosphat sowie 
L'a. 12,5% olifionioren Anieilen, in denen der Ohgomerisierungsgrad meist kleiner 10 betragL 

Dcs weiieren konnen auch cyclische Phosphate eingesetzt werden. Besonders geeignet ist hierbei Diphenylpentaery- 
5s thritdipliosphat und Phcnylneopentylphosphat. 

AuBerdcn oben angetuhrien niedermolekularen Phosphorvenbindungen komraen noch oligomere und poly mere Phos - 
phorverbindungen in Frage. 

Solchc polynieren, hEdogeofreien organischen Phosphorvcrbindungcn mit Phosphor in der Polymcrkette entstehen 
hL-ispie|swcise bei der Hcrsiellung von pentacyclischcn, Un£fc8a.ttigten Pbosphindihalogeniden, wie es beispielsweise in 
«> der DT--A.20 36 173 heschrieben ist. Dai Molekulargewicht gemessen dunch Dampfdruckosmometrie in Dimethylfor- 
ntajnid. der Pblyphospholinoxide soil im Bereich von 500 bis 7.000, vorzugsweise im Bexeich von 700 bis 2.000 Hegen. 

])cr Pliospbor besitzt hierbei die Oxidationsstufe -1 . 

Ixmcr k6nn£n anorganische Koordinadonspolymere von ArylCAlkyl)-phosphins^uren wie 2. B. Poly-p-nauriurnCQ- 
nicihyJphenylphosphinai eingesetzt werden. Ihre Hersteliung wird in DB-A 31 40 520 angegebftn. Der Phosphor besitzt 
6^ die OxidalionszahJ -HL 

Wciicrhio kronen solche halogenfreien polymcrcn Phosphorvcrbindungen durci) die ReaktJoo tines Phosphonsaure- 
chlorids, wie z, B- Phenyl-, Methyl-, Propyl-, Styryl- und Vinylphosphonsaurcdichlorid mit biftinktionellen Phenolen, 
wtt> z. B. Hydrochinon, Resorcin, 23,5-THmctbylhydrochirioa, Bisphenol-A T Tetramethylbisphenol-A entstehen. 
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Wdreic halogenfreie polymer* Phosphorverbindu.ogen, die in den erfmdungsgernaBen Formmassen <^ten sein 
fcennen, werden durcb Reaction von Phospboro^cMorid oder Phosphorsaur^su^cb] onden "c^lb Ho" 
mono- bi- und triOmkuonellen Phenolen und anderen Hydroxylgruppen trag-nden Verbindongen bergesLellt (vgl. Hon 
b^wkyl-Multer. Th.cme-V^ag Su^arl, Organise Phosphorvcrt.indung^ TeilH (1963) . F^erk^nen-po y mere 
Pho S pho naIC dnrdi Umes.crung^klionen von PhospbcmsSurees.em mil b^nkt.onelten .Woolen (vgl DE- 
A ->9 2081 oderdurcb Reaktioncn von Pbosphonsaureestem mkDiajmnen oder Diamidcn Oder Hydraziden (vfil. Ub- 
PS4 403 075) hcigcs.cHl warden. In Fragc komim abcr auch das ano»g^s=h e Poly( a wi..on^»npbosph al )_ 

Es konnen auch oligomer PenmcrVulrilphosphile, -phosphate und -phosphonate gcm&B EP-B S 486, z. B. Mobil An- 
iib!t*/x ffi 19 (cingciragenes Warenzcichen der Finma Mobil Oil) verwendet werdeo. 




bcvorcugl 

blS Die CalSa ren konncn 1- oder 2-wertig sein. Als Beispiele seien Pelaifconsaurc, Pabniunsiiure, Lawwsau^Mar- 
garinsaure, DodccandisSure, BehensaUre ujnd besonders bevorzugt StearinsaUie, CapnnsSure sowie MonLansSure (Ml- 

schung von Fetisauren mit 30 bis 40 C-Atomen) genannt. . . . 

Die abphalischen Alkohole konnen 1- bis 4- wertig sein. Beispiele fiir Alfcohole sind n-Buianol, n-Octanol, btearylaJ- 
koho^Eth^ylenglykoUPropylengiykoUNeopentylglyJ^UPeniaciytteit, wobeiGlycenn nnd Peniaery thnt bft^ugt s, nd. 

Die alipbatischen Amine konnea 1- bis 3-werdg sein. Beispiele bierfUr sind Stearylam,n Emylendiamin, Prepylend.a- 
min, Hexaniediylendiamin, Di(6-A*unoh e xyl)*min, wobei Etbylendiamin und Hexamemylendianun ponders ; bevor- 
zu »i sind. Bevorzogle Ester Oder Amide sind entsprecheod Glycenndistearat. Gly cenntnstearat, Etbylendianundistearai, 
i oiycerinmonopalinitrai, Glycerinmlaurat, Glyc^^ 

! ■ Snn^ auch Miscbungen verscbienW Ester oder Amide oder Ester mit Amiden m KomWtion emgesetzt wer- 

! Als Kornponcnie E) konoeo die criinduagsgemSBeD Fomimasseo 0 bis 60, insbesondere bis zu 50 Oew.-% weiterer 

! ZU ShJu!l»ffc E) sind bcispiclsweiso in Mcngon bis zu 40, vo^sw^c bis zu 30 Gcw.-% knutsebnkelastischc 

Polymerisate (oft auch als Schlag^Jtwnodiner, Elastomere oder Itautschuke bezeichnei), ■ 
j Ganz allgeniein taandelt es sich dabei um CopolymcriS ate, die bevorzugt aus mindesteus zww der folgeoden Monome- 

" " EttyS PmpylSButadieD, Isobuten, Isoprsn, Chloropren, Vnrylacetat, Styroi, Acrylnilril und Acryl- bzw. Metbacryl^ 

I saureester mit 1 bis 18 C-Atomcn in der Alkohclkoniponemc. 

I DcrarUge Polymer* warden z. B. in Houbeu-Weyl, Methods der orgamschen Cber^e, B<L 14/i (Oeoig-^eiiie-Ver- 

i ' lagT S W<t.' 1961), Sciicn 392 bis 406 uad in d^r Mouograpbie von C. Bucknall, "Toughened Planes" (Applied i>n- 

TO ce Publishers, l^ondoo, 1977) bescbrieben. 

i Irn folgendcn werden einige bcvoxzugie Ajtcn solcher El^totnerer vofgcsleUt. _ ' . 

; Bevorlugte Aitco von sokben Elastomeren sind die *og. Ethylen-Propylen (EPM) bzw. Etbylen-Propylen-Dien. 

( ^M-^tSuke C habe im allgemeinen praloisch keine Doppelbindungeo mehi, ivahrend EPDM-Kautschuke 1 bis 
I 20Doppclbindungen/10QC-Atome aufweiscn konaen. _ • 

! Als Pie^Monomere filr EPDM-Kautscbuke scien beispielsweise l^onjugicne Diene wio Isogra und Butadicn mcbfc- 

! J(te1 Adien, cyclische Diei* wie Cyclopentadien, Cy^obexadicn., Cyclooctadi^e U nd Dicycdo^n^cbe^o^e 

A^kenylnorbomeoe wie S^yUden^corbomor,, 5-B U tylidcn-2-norbornen, 2-MetbaU y l-5-oorbornen f 2-I 5 opropenyl-5- 
norbomen und TVicvclodieDe wi & 3-MethyMricyclo( 5.2.1. 0-2. eyS.S^dien Oder deren Mischvngea genannL 3evor- 
I ZU ot werc^r; Hc Xa -l,5-dien, S-Ethylidennorbom^ und Dicyclopeniadien. Der D.engehalt der EroM-Kautschuke be- 

1 tra^L vorzu Psweise 0,5 bis 50, insbesemdere 1 bis S bezogen auf das Oesamtgewcht des Kautschuks. 

j EPM- bzw. EPDM-Kautscbuke konnen vorzugsweise auch mit reaktiven Carbonsauren oder dcrcn Denvaten ge^ 

1 pfropft sein. Hicr seien z. B- Acrylsaure, Methacryls^re und dsren Derivait, z. B. OlycidyKmet^acrylat, sowie Male- 

^ Eine IwpXvorzugter Kautschuk- sind Copolyrucre desEtbylens mit AcrylsSure unoVoder M^acrylsaum 

I und/oder den Esiem dieser Saurrn. Zusiilzlich k6nr»en die Kauischuke no^h Di carbons auien Maleinsaure. Ufld Fu^ 

manure Oder Derivate dieser Sauren, z. B. Esier und Anhydride, und/oder Bpoxy^Gruppen enthaltende Moaoniere cel. 
J baiten Diese IMcarbonsaorederivate bzw. Epoxygmppen enthaltendc Monomere werdeD yoizugsweise durxh Zfgabe 

von IHcarboDsaure- bzw. Epoxygruppet) enthaltendeo Monomeren der allgememen Formeln I oder H oder m oder IV. 
" zum Monomerengemisch in den Kamschuk eingebaut 

f 

I ' r R^COOR 2 ) = C(COOR 3 )R 4 CO . 



C==C (H) 
LI 



CO 



CO 
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^ CHR 7 =CH — -(CHs)ui O (CHR 6 )^ CH CHR 5 (III) 

CH2=CR^ COO ( CH 2 )p CH— CHR 0 <* v ) 

\ / 

u> o 

wobei R 1 bis H? Wasscrstoff oder AuXyAgruppen mil 1 bis 6 C-Atomen darstsllen und m eine gauze Zahl von 0 bis 20, g 
cine ganzc Xahl von 0 bis 10 und p cine ganfce Zahl von 0 bis 5 isL 

Vbrzugsweisc. bedeutjen die Reste R l bis R 9 Wassersioff, wobei in fttr 0 oder 1 und g fur 1 Stent, Die entspreehenden 
15 Verbiwlnngen sind Malefosaure, Fumarsaure ? Maleiosaureanbydrin\ Allylglycidylether Und Vinylglycidylether, 

Bevor/.ugte Verbindungen der Formeln I, II und IV sind Maleinsiiure, Maleinsaureanhydrid und Epoxygruppen cnt- 
haltendc Hsicr der Acrylsaure und/oder Methacrylsauce, wie Glycidylacrylat, Glyeidylmethaerylai und die Ester mit ter- 
ijiiren Alkoholcn, wie t-BuLylacrylat. Letztere weisen zwar keine fjeieu Carboxylgruppen auf F kOmlnen ic ihrem Verh al- 
ien ubcr den frcien Sauren nahe und werden deshalb als Monomere mit latenten Carboxylgruppen. bezeichnet. 
2q Vortoilhaft beslehen die Copolymeren aus 50 bis 9S Gew.-% Ethylen, 0 ? 1 bis 20 Gew.-% Epoxygruppen enthaltenden 
Monomcrcn und/oder McibacrylsSure und/oder SaureatihydridgruppBo. Bnthalienden Monomeren sowie der restlichen 
Mcngcan (Mcth)aci^ls&ureesterm 

Bo senders bcvorzugi sind Copolymerisate aus 
50 bis 98, insbesondcre 55 bis 95 Gew.~% Ethyleo, 
25 0,1 bis 40, insbesondere 0,3 bis 20 Gew.-% Glycidylacrylat und/oder GLycidylmethacrylaU (Meth)acrylsaure und/oder 
MalcinsQureunhydrid, und 

J bis 45, insbesonderc 1 0 bis 40 Gcw.-% n-Butylacrylat und/oder 2-EthylhcxylacrylaU 

Weiiere bevory.ugte Esicr der Acryl- und/oder Methacryls^ure sind die Methyl-, Ethyl-, Propyl- und i- bzw. t-Butyle- 
sicr. 

30 Daneben konncn auch Viqylcstcr und Vinylclhcr als Comonomere eingesetzi werden. 

Die vorsichend beschriebenen Ethylencopolymeren konnen nach an sich bekannten \ferfahren hergestellt -werden, vor- 
zugsweisc durch sUlisiische Copolymerisation unter bohem Druck und eihohter Tempcratur. Bntsprecbende Verfahren 
sind aJJgcmcin bckannL 

Bevor/.ugle Elaslomere sind aueb Emulsion spolymcrisate, deren HcrStellung z.B. be* Blaekley in der Monographic 
35 "Emulsion Poly«icnzau"on H beschrieben wird. Die verwendbaren Emulgatoren und Katalystoren sind ari sich bekaunt, 
Grundsai/J^h kcVmen homogen aufgebaute Elastomers oder aber solche mit einem Schalenaufbau eingesetzi werden. 
Der schalcnarrigc Aufbau wird durch die Zugabercihenfblgc der einzelnen Monomeren bestimurjat; auch die Morphologic 
der Polyincicn wird you dicscx Zugabercihcctfblgc becinfluBL 
| ttur sic 1 1 vertrctend seien hier als Monomere f ur die Herstellung des Kautschuktcils der ElaStOmcren Acrylate wie z. B. 

I 40 h-Buiyl acrylai und 2-Eihylhexylacrylat, entsprecbende Methacry late, Butadien und Isoprcn sowic deren Mischuogen ge- 

nannt. Dicsc Monomcrcn konntn mil weixeren Monomereu wie z. B. StyroU AcrylninriJ, VinyleUjem und weiteren Acry- 
| laten oder Melhacrylaien wie Melliyknethacrylat, Methylacrylat, Et±iylacrybit uud Propylacrylat copolymcrisiert wer- 

! den. 

Die Wcich- oder KaiHschukphase (mil ejner Glasabergangstemperamr von unter0°C) dei Elastomer en kann den Kem, 
45 die auBere Hullc oder cine mittlere Schale (bei Elastomeren mit mehr als zweischaligem Aufbau) darstcllwi; bed mehr- 
scbaligen Elastomeren konnen auch niehrere Schalen aus einer Kautschukphase bestehen. 

Sind neben der ICautschukpbase noch ejne oder mehrere Hartkonapoaenten (mit Glasubergangstemperaturen von mehr 
als 20 V C) am A 0 fbau des Elastomeren beteiligr, so werden diese my allgemeinen durch Paly merisarion von Styrol, Acryl- 
I nitril, Mcthacrytnitri), ot-McthylstyroU p-Methylstyrol, Acrylsatireesiem und Methacryls^ureestem wie Methylacrylat, 

50 Ethyl ^cryJai und Methylmelhacrylai als Hauptmonomeren hexgestelll. Danebcn konncn auch hicr geringere Apteilei an 
i wcitcrcn Coinonomcren eingesetzi werden. 

in cinigen EiilJcn hai cs sich als vorleilhaft herausgesrellt. Emulsioii5rx>lymeiisate einzuset^en, die an der Oberfiache 
rcakLivc Gruppcn aufweisen. Derartige Gruppen sind z.B, Epoxy- 7 CarboxyK latente CarboxyK Amino- oder Amid- 
gruppen sowic funkiioneJle Gruppen, die durch Mitverwendung von Mooomeren der allgemeinen Pormel 



55 



K 10 R ll 



I 

N C H 12 

II 

O 



eingefuhrt werden konncn, ■ 

wobei die Subsuluenlen folgeude Bedcutung haben konnen: 
| 65 R 10 Wasserstoff oder eine C ? - bis C4- Alky lgruppe, 

R 1 1 Wasse-rst oft", cine C r bis Cg-AlKyl^mppfc Oder cine As^'\gmpp^ 7 in$besot>dere PhenyU 
R 12 Wasserstoff, eine C t - bis O l(r Alkyl-, cine bis C 12 -Arylgruppe oder -OR 13 , 

R 13 eine C\- bis C: 8 -Alkyl- oder C 6 - bis C: l2 -Arylgruppe, die gegebenenfalls mit O- oder N-haltigcn CJruppen subsdtuiert 
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X cine chemische Binduog, cine C,- bis C.o-Aikyien- oder Ce-Cii-Arylengruppe oder 



Y iy/. Oder Nil-/, und 

" a Als wiorJ'l^KpicIc seien noch Acrylamid, Meihacrylamid und subs.iluienc Rs.er der Acrylsaure Oder Meih aCT yl- 

spidsWCiSO Uu.a-13-dien. Divinylbenzol, DiaUylphlhaJlai und D^ydXodicyclopeniad.enylacrylat sow.e the in der EP 
A 30 265 beschricbenen Verbindungen. \ ,„^ Pn h Mn 

noiucrc mil /.wci cKfcr mehr polyniensieibaxeo Doppelbiodung^tt, aie Dei aer roiyra n ™^«h- n * einr rrokrive 

sehwindigkci.cn rcagicrcn. Sforzugsweise warden solcfae , Aferb»duofien """d* 7*°"^ S^riS reS 
Cirwpe mil eiwa Richer Oeschwindigkeit wie die ubngen Monomeren polyniensieri, wSbxeod die wcterc rcaKUve 
SJS Mcrrcakie Gruppcn) -2. B. deutlkh laugher polynnerWen (polyn^sieren). ^ 
^.ion^Kchvrindicketlen brineen eioen bestiromleD AJMfiiL an UDgesattigteo Poppelbmdiingeti imXautscbuk mil acn. 

dener, Doppelbindungen zuinindesi leilweSse mil den PCropfwionomeren umer AwbUdung von chemi^bw. Bindungen, 
d h 3 cLa« Phase .st rumindesl. leflwcise ubcr chemise Bindungco ija«te Pfropfgnindlagc 

BobpHe "fifsofche pfropfvern^ndeMonoruers rind. Auylgruppen enlh-aiende M«cm ^insbe »»d«A^«»r 
von dhvlcnisch uo-esttiigKn Ourbonsauren wie AUylacrylAt, AUylmelhacrylal. ^allyjmaleat, DjaUylfumarat, DiaUyh- 

gccigncltr pfropf verncteender Modomerer, fUr nabere Eiazelbciten sex hier beispielswe.se .auf die US-Pb 4 148 846 ver- 

Wi to^ikememen belragl der Anteil cfieser voneKenden Monomeren an dem schfcgzab mOdWrierendM Poiymer bis zu 
S Ci™w - 4 vor/u-sweise niehl mehr als 3 <iew.-%, bezogen auf das schlagzah mod.flzierende Polymere. 

Na^bSg^d etnige beUrZugLe En^onspoJymensate aufgefuhn. Zunachstrind bier Pfrcptpolymen.ate nut 
eincm TCrm und niindestens eiwsr fiuBeren Schale zu nenoen, die fblgeuden Aufbau nabea: 



10 



Typ 


Monomcxe ftir den Kern- 


Monomers fur die Hulle 


X 1 


Buta-l,3-dien, Isbpren, 
n-Butylacrylat, Ethyl - 
hexylacrylat oder deren 
MischungexL 


Styrol, Acrylnitril, 
Me thy lmethac ryla t 


XX 


wie I aber unter jtfitver- 
wendimg von Vexnetzem 


wie I 


XII 


wie I oder II 


n-Butylacrylat, Ethyl - 
acrylat, Methyl aery la t r 
Buta-1 , 3-dien, Is'opren, 
EtllYlhexylacrylat 


IV 


wie I oder II 


wie I oder III aJber uut^r 
Mitv^rwenduiig vojdl Hono - 
meren mit r ea.lt tiveri Grup - 
pexx wie hierin beschrieben 


V 


Styrol , Acrylnitril , 
Metkylmethacrylat oder 
deren iiischungen 

* 


erste Hulle aus Monomeren 

wie unter I und II fix den 

Kern freschrieben 

z^elte Hulle wie unter I 

oder IV xur die Hulle be- 

schriebezi 



15 



20 



Z ug S wcise zur^chl^hmodifizierung von PBX g^b^enfallS Mischuag W L bis zu 40 Polyelhyl^^ 



30 



35 



40 



45 



50 



55 



60 



65 
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pbthalal eingesctZL Entsprecbende Blend-Produkte sind unter dem Waren2eicben Ultradui^S (ehemals Ultrablend<«<> der 
BASF AG) erhaltlich. ABS/ASA-Miscbungen mit Polycarbonates sind unter dem Warenzeichen Terblend* (BASF AG) 
im H^del erhaltlich. 

Ansiello von PfroptpolymerisaLcn mileinem mebxschaUgen Aufbau konnen auch homogene, d. h. einschalige ElasLo- 
S mere aus Bula-1 ,3-dicn. Isopren und n-Butylacrylat oder deren Copolymereo eiogeserzt werden. Auch diese Produkle 
konnen durch Mitverwendung von vcrnetzenden Mooomeren Oder Monomeren mil rCakliven Gruppen hergestelll wer- 
dcn. 

Beispiele fur bevorzugte Emulsjonspolymerisate sind n-Butylacrylat/(Mctli)acrylsaure<:opolyi)iere, o-Butylacrylat/ 
Glycidylacrylai- odern-Buiylacryiai/Glycidylmelhacrylai-Copolyjnere, Pfropfpolymerisaie mil einem inneren Kem aus 
iD n-Buiylacrylai oder auf Bui.adienbasis und einer SuBeren HflUe'aus den vorstebend genannten Copolymeren und Copo- 
ly mew von Elhylen mil ComonojJieren, die reaklive Gruppen liefem. 

Die bescbriebenen Elastomers konnen auch nach anderen ublichen Vexfahren, z. B, durch Susp^nsionspolymerisaiion, 

hergesiellt werden, ^ ^ ^™ , 

Siliconkautschukfc, wie in der DB-A 37 25 576, dcr EP-A 235 690, der t>E-A 38 00 603 und der EP-A 319 290 be- 
15 schrieben, sind ebenfnlls bevorzugt. 

SelbstverStandlich konnen auch Mischungen der vorstebend aufgcfUhrten JKautschuktypen eingesetzt werden. 

best, 

fai und Feldspat genannt, 
20 gesetzt werden. < 

Als bevorzugte faserfbrjnige Fullstoflfc seien Kohlenstoffaserm Aratnid-Fasern und Kaliumtitanat-Faserrj genannt, 
wobei Glasfasem als E-Glas besonders bevorzugt si»d r Diese konnen als Rovings oder Schnittglas in den handelsubli- 
cben Foroien eingcsc-lzt werden. 

Die faserformigen Fullstoffe konnen zur besseren VertragHchkek mit dern Therrnoplasten mit einer Silanverbindung 

25 oberflachlich vorbebandelt sein. 

Geeigneic Silanverbiodungen sind solchc dcr aligemejnen Formel 

30 in der die SubstitucntCrj folgende Bedeulung haben: 

x ~-' \V"" 1,0 ' 

O 

35 

n eine ganze ZaW von 2 bis 10, bevorzugt 3 bis 4 
m eine ganze 7nhl von 1 bis 5, bevorzugt 1 bis 2 
k eine ganze Zahl VOn 1 bis 3, bevorzugt 1. 

Bevorzugte SUanvcrbindungen sind ArmttopropyhrimethoxysilaD, AnMnobutyltriinetboxysilan, Airunopropyltne- 
40 thoxysilan, Ajmnobuiyltriethoxysilan sowie die entsprechendtn Silane, welche als Subsrituent X eine Glycidylgruppe 
enifralten- 

I Die Silanverbindungcn werdeja im allgemeinen in Mcngen von 0,05 bis 5, voizugsweise 0,5 bis 1,5 nod in&besoodere 

! 0,8 bis 1 <3pv*-% (bezogen auf I>) zur Ob^^cben^eschichtung eingesetzt. 

Geeignet siod aucb nadelformige mincraliscbe FllUstofTe. 
4S Unier DadeOfbnnigen mineralise ben FuHstoffen wird im Sinne der Erfindung cin mioeraliscber Fullstoff mil stark aus- 
gepragtem nadelforrrrigcn Charakter vers'tanden. Als BeiSpiel sei nadelformigcr Wollastonit genannt Vorzugsweise 
weist das Mineral ein L/D-(I^nge/DurChniesser)-Verbalinis von 8 : 1 bis 35 : 1. bevorzugt von 8 .: 1 bis 11 : 1 auf. Der 
mineralische FUUstoff kann gegebenenfalls mit den vorstehend genannten Silan verbindungen vorbehandcLt sein; die Vol- 
behandJung 1st jedocb oicllt unbedingt ejfbrderrich. 
50 Als wcitere Fiillstoflfe scicn K&Olin, caicimertes KaoUn, WoUastonit, Talkum und KrcidQ genannt 

Als Komponente B) k^nhen die erfindungsgemaBen ubermoplaslischBn Fboxxmafisen iibliche Verarbeitungshilfsmittel 
wie StabiUsatoren, Oxidationsverzogerer, NEnei gegen Warroezersetzung und Zersetzung durch ulrraviolenes licht, 
G lei und Entformung^nuttcl, Farbemi tiel wie Farbstoffe und Pigmenle, KeioabUdungsmittel, Weichmacher usw. enthal- 
ten. 

55 Als BeispieJe Tur Oxidationsverzogerer und Warniestabitisatoren sind sterisch gehinderte Phenole und/oder Phosphite, 
Hydrocliinone, aromatische sekundare Amine wie Diphcnylarnine, verscbiedene substiwierte Vertreter dieser Gruppen 
! und deren Mischungen in Konzentrationen bis 2U 1 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der tberraoplasliscben Foraunas- 

! sen genannt- 

i Ais "LTv^S s tflbU.i$aLoren, die im allgemeinen iri Mengen bis zu 2 Gew.-%, bezogon auf die Fonnxnassc, verwendet wer- 

AO den, seien verscbiedene substitmerte "Resorcine, Salicylate, Benzotria^ole Utid Benzophenone genannt. 

Es konnen anorganischt Pigmente, wie Titandioxid, ULtramaridblau, Eisenoxid und Ru6, weiterhin organische Pig- 
mente, wie Pbtbalocyanine, Ohinacridone, Perylene sowie Farbstoffe, wie Nigrosin und Anthrachinone als Farbmittel 
zugesetzi werden. 

| Als Keimbildungsmittel kOnoen Natrj umphenylphoSphinat, Aluminiumoxid, Siliziumdioxid sowie bevorzugt laiJcum 

65 eingesetzt werden. 

J Gleit- und Entforxftungsmittel, wclchc vcrscbicdea von D) sind und ublicherweise in Mengen bia zu 1 Gcw.-% eingc- 

i setzt werden, sind bevorzugt langkettige Fettsauren (z. B . Stearinsaure oder BebensSure) , deren Salze (z, B . Ca- oder Zn- 

Ktcarat) Oder Montanwachsc (Miscbuogen aus geradketdgen, gesSttisten Carbonsaurcn mit Kettenlfingen von 28 bis 32 

* 

■ 

10 . • 

I 
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C-Aionien)sovwenicdennolekularePo!ycthylen-bzw. Polypropylenwaeh.se. lkavim , pij , r 

Als Bcispiele fur Yttchmachw seien Phuialsaurediocrylcsiex, Pbuialsauredibenzylcsier. Phmalsaurebutylbenzylesier, 

Die ernndungsgcmaBen Formmasscn kronen nocb O bis 2 Gew.-% uuorhalug* Eihylenpolymensat* enmalicn H,er- 
hci handeh es sidr om Polymeria des Ethylene mil ^inern Fluorgchalt von 55 bis 76Gew.-<7o, vorzugswe-ise- 70 bi5 



76Gew.-%. 




Komi>onente A); PolybmylenLcrepbtteaat mil cincr Vjskoiritstszahl von 130 ml/g und einsm Carboxylendgiuppcns^iali 
von S4 mvaVkg (Utor*dur» B 4500 der BASF AG) (VZ gemessen in 0,5 gew -%iger LSsurig aus Pbenol/o-DichLorbeo- 
zol), 1 : 1-Mischung bei 25°C gemafi ISO 1628. 
KoraponentcB/1: CalciumphosphiDat 
KomponentcB/2t AKCH 3 C 2 H S P02)3 
Komponente C; 

ResorciDOl-bis(dipbenylpbospbat) (CR 733-S der Hrma Daihachi) 
- Kompdi»eriteD:pentaeiYuiri^ 

KoxupoDcntc E: Sclinjttglasfascc xnit einer Dicko von 10 pin (cpoxisUanisicrtc ScbHchte): 

Die Kornponenten A) bk E) wurden *uf einem Zweiscbjiecken extruder bei 250 bis 260°C abgennscbt und in ein W a5 - 
strbad exirudiert. Nach Graumieruog und Trocknung wurdca auf einer SpritzguBmascbine Pruffcorper gespntzt und ge- 

PI ^rBrandtest crfolcifinacb UL 94 an 1/16-Zoil-Priifkorpern mkublicher Kondiuanierung. ' _ 

Die Pnifung der Stability bei erhohteo Gebrauchstcniperatnren wurde wie folgi durcbgefuhrt: Es wurden FormLeile 
(Platichcn 60 X 60 X 2 nun, ca. II g) gesprim. Jeweils ein Formteil wurdc auf der Analysen waage abgewogen und m ei- 
ner Aluminiumschale im TJmluftofen auf die angegebene Temperatur aufgeheizt. _ ^ ^ j , 

Nach der jeweilig^u l-agerzeil (3 Tage bei 150°C) warden die unter Vakuum abgekaMten Prob*n flirf der Analysen- 
waage zurtJckgewogen Und der Gewichtsverlust beslimmt. 
! • 3>ie FUeBfahiskei t wurde nut einer RieBspirale 0 .5 tnm) bei ei hem Spritzdruck voo 37 bar gemessen bei 260 C. 

j * Der Glubdrahtiest erfolgie an PlSttcben 60 x 60 mm mil 1 mm Dicke bei 960*0. Dab*? wurde f Or. 30 sec der Gluhdr&hl 

' auf den Testkorper gehallen und die Nachbrenndauer de* Formteils in sec und die FlammhShe in mm ermiLieLu 

1 Die Zusammensetzung der yormmassen und die Hrgebnisse der Messungen sind der Tabelle zu entnehmcn. 



$ Jim £ier Monomercr. ~. — ^, — ^ . 

4S4 bis 494 und von Wall in "FJ uorpulymers" (Wiley Imerscience, 1972) besenne ben, ,u 

Dicsc fluorhalligen BibyJenpoljanerisaic liegen hom^n verteill in den Formm^n vor und we,sen bevorzugi one 
Tenchennrofle d 5 o (Zalilenmiiiclwcrt) im Bereich von 0,05 bis 10 H m. msbesondere von 0,1 b^ 5 urn auf. Dic 5 e genngen 
TcilchengroGen l^en Rich beson den: bevorzugi. durch Verwendung von waBrigcn Disper.sionen von nuorhalligcn V.U^ 
lenpolyroensaienundderenEinart^ , r . t ' 

Die erfindungsgemaBen thermoplasLischen Forrwtuassen konnen nach an skh bekanmcn Verfahren hergesielll w^n, 15 
in dem man die Ausgangskornponenten in ubbchen Mischvorrichtungen wie Sebneckenextrudem, Brabender-Muh en 
Oder Baobury-Muhlen miscbl und anschli&Bend extrudierL Nach der Extrusion kann das Extrudai abgekubU und zerklei- 
nert werden. Bs konnen aucb einzelne Komponenten voigemiscbt werden und dann die restbehen Ausgangssioffe cm- 
zeln und/oder ebenfaUs gemischt hinzugegeben werden. Die Mischiemperaturcn begep m der Regel bei ^30 bis 290 C- • 
Nach einer bevorzugten Arbeiisweise kdnnen die Komponenten B) bis D) sowje gegebenenfells Obhcbe Zusat^iofte 20 
E) mil eineni Polyesterprapolymeren gemischt, koofektioniert Und granulierl werden-Das erhaltene ^ranulat wird m 
sier Phase anSChHeBend unierlnertgas kontinuierlich Oder diskontinuierUch bei &iner Temperatur unlerhalb deS Schmelz> 
punkics der Komponente A) bis zur gev/ttnscbten VlskOSitat kondensiert. t , ~-i . . ft 

Die erfii?d U ng S pem5Ben tbermoplastischen Formmassen zeichnec sicb durch gute mechanisch^ Eieenscbaften und 
guie Flarnrnschutzeigenschafl^ bei gWchzeing bestaodenom GWbdrahttest aus. IMe Vexarbeitung erfolgt weitestgebend 25 
ohn C Verandcrung d£ PoSymenn^ und verbessener HieBfahigk^L und der Funnbelag wird suirk redu-zieri^ie «gnen 
sich zur HcrstcUung von Fascrn, FoUcn und Ponnkorpem, insbesonderc for An\vcndangcn im Elckiro- und HckUromk- 
bereicb Diese Anwendungen sind insbesondcre Lampenteile wie Lamp^nfassungen und -balterungcn, Stecker und ^tek- 
kerleisten, SpUlenkorper, Gehause fur Kondensatoren oder Schaltschutze sowie Sicberungssc halter, Kela^gehause und 
Reflekroren. 

Beispiele 



35 



40 



45 



50 



55 



60 



65 



11 

! ' . ■ 

PAGE 1 8/37 * RCVD AT 3/24/2004 8:34:34 AM [Eastern Standard Time] ' SVR;USPTO-EFXRM/0 * DNIS:8729306 * CSID:704 331 7707 * DURATION (mm-ss): 14-30 



EAR-24-2004-WED 09:47 AM CLARIANT CORP LEGAL 



FAX No. 704 331 7707 



P. 019 



10 



15 



20 



25 



30 



DE 198 20 399 A 1 

Tabellc 



Beiapiel 


"1 T7 

IV 


A v 




4 

l *3 


5 


Komponenta A 


49,7 


49,7 


49,7 


49,7 


SO 


Komponente Bl 
[Gew.-%] 


20 




10 


— 


10 


Komponente B2 
[Gew. -%] 


— ._ — 

i — 


20 


* 


10 




Komponente C 
fGew. -%] 


— 


■ 




10 


10 


Koinponente D 
rcew — %1 


0,3 


0,3 


0,3 


0,3 


- 


Komponente E 


30 


30 


30 


30 


30 


UL.94 


VO 


VO 


VO 


VO 


VO 


NacWbir enndcm er 
[sec] 


20 


22 


15- 


18 


16 


Fleunmhoke. [inm] 


46 


45 


25 


35 


25 


y 1 i efi f aliig-kex t 
[mm] 


190 


180 


270 


270 


260 


Gewi chtsverlus t 
[%] 


0,23 


0,27 


0,25 


0,25 


0,53 



3S 



40 



45 



50 



V = zum Vergleich. 



Pateqtanspriichc 



1. ThennoplaStische Fonnxnassen, cnthaltcnd 
A*> 5 bis 96 Gew.-% eioes Polycstexs, 

B) 1 bis 30 Obw-% eines Pbosphinsauresalzes derFormol I imd/ode.r emes Diphosphinsauresalzes der Forrnel 
II und/oder deren Polymer© 



O 

II 



M 



m 



(I) 



55 



(SO 



65 



O 

II 

P- 
I 

R2 



O 



wobei die Substituenten folgende Bedeuttf ng haben: 

R 1 , R 2 ein linearer oder verzivveigter Q- bis CVAlkylresL, Phenykest, Was&erstoff, 

R 5 'ein linearer oder ver2weigier Ci- bis Cur Alkylenrest, Aiylen -, AlkyteryLe*i- oder Arytelkylenrest, 

M ErdaikaJK Alfcaiimetaii, Zn, Al, Fe, Bor, 

m eine ganze Zahl von 1 bis 3, 

n cine ganze Zahl von 1 und 3, 

x 1 Oder 2; 

Q 1 bis 30 CtCw.-% nundestens eines organiscrim phosphorhaltigen Flanun$chutzniittels, 
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m O bis 5 GwA mindesiens eioes Bs-ers odor Amid, gesauiglcr Oder nngesSmgwr ^^ttod^ Ortoo- 
dWlriT 10 bis 40 C-Aiomcn mSt aliphaiischeo gesatug.cn Alfcohoten Oder Am.oen not 2 bis 40 C-Aioaien, 
li) 0bis60Gcw.-%weilcrcrZu5atzstoffc, 

wo* die Summc der ^wi* 1S pro»nu> der ^r^^^^^^,,-,,^ C) min des.ens ein Phos- 5 
nwrnioplasiiselie Rininn»ss<sn nach Aospruch 1, enihalicna ais ™ainm£cnuiiinm« w 

phinoiitl der jllgcnicinen Fonne] III 
R 1 

Ri— P === O III .. . .10 

* ( ,K,X^R-und^gLeichecderv e ^^ ^ 

MrSSSh. FotmniMBO nach deo Ansprilchen 1 o<te2, in deoen die Kocnpooente Q aus ffipbenylphos- 
^;,tpSllfW. TVipbenylpbosphat, Resorcinol-bi^dipbenylphosphat) Oder Ifcpheoylpbosptap 

^^S^^ri^h deo Aosprocheo 1 » 3, —end 1 bis 40Gew.-% eines fascrMgen ^ 

^^^sSST^lS« nach den Anspnichen 1 bis 4. io denen die Ko^ponente D) Pon^tythriueua- 

^ lvnnmassen nach deo Anspriichen 1 biB 5, to denen die Komponent* A) aus eioer Mischung 

r-^n»il^ii^i J™*^ each Xnsprucb 6, in denen der Ameil dos PolyethyleDLerephthalates *n der Mi- 25 

^ lioi , f 1 1 » hi-. V J < V* -*.» notragl. - . ^ * -j-- o : n A cuCl n das Polvcthylontcrcpbthalat aus cincm 

x hw ^i fcV J jmi^Ik- I ..rnimasscn nach den Ansprucbco 6 odcr 7, in denon aas roiytm^iwiwv F H 

" WW .V* .K-nnophsdschen Forromasssn gernaB den AnsprUcheo 1 bis 8, .nrHerstellung von Fasem Fo- ^ 

y 1- ■ • 
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